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STRUCTURES ISOLANTES COMPRENANT DES COUCHES EN PARTICULES DE 
GRAPHITE EXPANSE COMPRIMEES A DES DENSITES DJFFERENTES, ELEMENTS 
ISOLANTS THERMIQUES REALISES A PARTiR DE CES STRUCTURES 



5 DOMAIN E TECHNIQUE 



La presente invention concerne la fabrication de materiaux carbones 
refractaires pouvant etre utilises comme isolants thermiques d haute 
temperature dans des fours fonctionnant d des temperatures elevees et sous 
10 atmosphere non oxydante. 



ETAT DE LA TECHNIQUE 



is De nombreux equipements fonctionnant d. haute temperature dans des' 
domaines aussi varies que la fabrication de composanls electroniques, de". 
fibres optiques, d'aubes de reacteurs, etc. font appel d des isolants d base de£ 
carbone sous differentes formes. Les raisons de ce choix sont : f. 

- le caractere refractaire du carbone. solide jusqu'd 3000°C, 

20 - la faible conductivity thermique des materiaux de faible densite realises d 
base de carbone, 

- un coQt d'obtention relativement faible, 

- la possibility d'obtenir du carbone tres pur, et par Id de limiter les 
contaminations possibles des elements travailles d haute temperature, aspect 

25 essentiel pour les procedes lies d I'industrie de I 'electronique. 

Les formes les plus courantes des isolants d base de carbone sont : 

- des briques d base de poudres de carbone liees entre elles par un liant issu 
d'une carbonisation d'un iiqulde riche en matiere carbonee (brai, resine 

30 phenolique). Ces briques sont tres economiques et largement utilisees dans le 
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domaine de la metallurgie (hauls fourneaux, fours d atmosphere saturee en 
CO), 

- des feutres de fibres de carbone dit souples, fabriques d parfir de fibres de 
carbone et/ou graphite mises en forme de feutres de faible densite, 

5 typiquement 0, 1 g/cm 3 (1 00 kg/m 3 ), 

- des feutres de fibres de carbone dit rigides, fabriques d partir de fibres de 
carbone et/ou de graphite, liees entre elles par des liants issus d'une 
carbonisation d'un liquide riche en matiere carbonee, voire par un depdt de 
pyrocarbone effectue en phase gazeuse sur une preforme fibreuse d 

w consolider. Ces feutres rigides ont communement des densites comprises entre 
0 1 g/cm 3 (1 00 kg/m 3 ) et 0,3 g/cm 3 (300 kg/m 3 ), 

- du noir de carbone, contenu dans une enceinte pour former une paroi de 
poudre compactee entre la zone chaude d isoler et un environnement froid. 
Les noirs de carbone compactes ont typiquement des densites comprises 

75 entre 0,05 g/cm 3 (50 kg/m 3 )et 0,2 g/cm 3 (200 kg/m 3 ), 

- enfin une derniere famille de materiaux, decrite en particulier par 
US 3 404 061, comprend des particules de graphite expanse comprimees en 
absence de liant carbone pour obtenir des structures solides dont les densites 
sont typiquement comprises entre 5 et 137 "livre par pied cube", c'est-d-dire 

20 entre environ 80 kg/m 3 et 2300 kg/m 3 . II existe plusieurs moyens pour obtenir des 
particules de graphite expanse, lis sont par exemple decrits dans US 3 404 061 
(broyage, attaque des espaces entre plans reticuloses hexagonaux par agent 
oxydant ou halogene, impregnation d'eau, mise d une temperature superieure 
d 100°C) ou dans US5582781 (broyage, bain dans I'azote liquide puis choc 

25 thermique). II s'agit en general de graphite naturel expanse (GNE). Lorsque la 
compression effectuee sur les particules de graphite expanse a permis 
d'obtenir une densite superieure d environ 0,4 g/cm 3 (400 kg/m 3 ), on obtient 
des bandes de graphite souples, possedant une resistance mecanique . 
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Chacun des isolants cites plus hauts presente des avantages et des 
inconvenients qui rendent son utilisation plus ou moins propice en fonction des 
besoins particuliers de chaque procede. 

La presente invention concerne plus particulierement les structures isolantes d 
base de particules de graphite expanse comprimees. Ces structures sont peu 
repandues d ce jour si on les compare aux structures d base de fibres de 
carbone. Les raisons qui s'opposent d une large diffusion de ces produits, 
malgre leur proprietes thermiques tout d fait competitives, sont de plusieurs 
ordres : 

1) les structures d base de particules de graphite expanse comprimees sont 
tres fragiles tant que leur densite n'atteint pas des valeurs de I'ordre de 0,2 
g/cm 3 (200 kg/m 3 ) au minimum, seuil en degd duquel leur fragilite extreme 
rend leur emploi pratique quaslment impossible. 

2) pour combattre ce probleme de fragilite extreme, la reponse la plus 5 
naturelle est d'augmenter les densites obtenues apres compression, mais on 
perd alors sur les performances d'isolation. ' 

3) les techniques de fabrication de telles structures sont peu productives. Elles 
suivent en general les etapes suivantes: 

• on realise une poudre de graphite expanse extremement peu dense - 
typiquement 0,003 g/cm 3 (3 kg/m 3 )d 0,005 g/cm 3 (5 kg/m 3 ) 

• on remplit de cette poudre une chambre de compression de 
geometrie adequate vis d vis des formes deslrees, 

• on comprime la poudre jusqu'd I'obtentlon d'un solide d la densite 
voulue. 

Le rapport des densites entre poudre de depart et produit fini impose de 
comprimer un empilement de poudre dont la hauteur est au minimum 40 
fois superieure d I'epaisseur du produit isolant recherche. Ainsi I'obtention 
d'un produit isolant d'epaisseur 10 mm - standard courant pour les feutres 
en fibres de carbone - exige le remplissage d'un moule de 400 mm de 



hauteur au minimum et une compression lente sur une course de 390 mm au 
moins. La methode est done peu productive et conduit facilement a des 
defauts de qualite dont I'origine tient aux difficultes de "degazage" de la 
poudre pendant la phase de compression et a des heterogeneites de la 
matiere. 

4) en plus de leur grande fragilite les structures a base de pariicules de 
graphite expanse, qui ont ete comprimees avec un faible rapport de 
compression, ont le defaut de reldcher des particules de graphite mal liees 
a la masse du materiau. Ceci entraTne une pollution indesirable dans les 
enceintes a isoler et une telle pollution constitue un handicap 
particulierement severe dans des industries comme celles dediees d la 
fabrication de semi-conducteurs oti les notions de proprete sont 
primordiales. 

Dans le but de proposer des materiaux isolants particulierement adaptes aux 
fours a haute temperature travaillant en atmosphere non-oxydante, certains 
brevets divulguent I'emploi de feuilles multicouches comprenant au moins une 
couche souple en materiau a base de particules de graphite expanse 
comprimees. 

Ainsi US 4 279 952 decrit une structure composite regroupant deux des formes 
d'isolants carbones citees plus haut: une couche en feutre de fibre de carbone 
souple (densite comprise entre 60 et 100 kg/nr*») est reliee a au moins une feuille 
souple en materiau a base de particules de graphite expanse comprimees de 
densite comprise entre 600 et 1600 kg/m*. La liaison entre les deux couches est 
assuree par un liant a base de carbone par exemple une resine polymerique 
carbonisable. Toutefois, cette structure composite presente des proprietes 
isolantes decevantes, eu egard a son cout relativement eleve et le risque de 
pollution de I'enceinte n'est pas totalement ecarte car les feutres souples 
restent des sources importantes de poussieres. En particulier, on constate le 
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detachement de fibrilles issues des tranches apparentes des feutres, flbrilles qui 
en raison de leur faibles dimensions, presentent une grande aptitude d 
I'envolement. 

Une autre structure est proposee par le brevet US 4 888 242. Dans ce dernier, 
les couches du multicouche ne sont pas liees Intimement entre elies sur toutes 
leurs surfaces puisque certaines couches - en materiau a base de particules de 
graphite expanse comprimees - ont ete mises en forme de bandes onduiees 
avant d'etre reunies a d'autres couches restees planes: les surfaces de contact 
entre couches sont faibles, ce qui ameliore les proprietes isolantes du 
multicouche ainsi forme. Toutefois, une telle structure est difficile d reafiser. Pour 
comporter peu de couches, il faudrait des ondulations de grande amplitude! 
ce qui d'une part est difficile d produire, d'autre part conduit d une structure" 1 
fragile vis-d-vis d'efforts de compression exerces perpendicuiairement aux ? 
surfaces planes. Pratiquement. il faut des ondes de faible amplitude, done un ■, 
nombre important de couches onduiees d empfler dans la structure, ce qui* 
implique beaucoup de collages. La structure finalement obtenue a une*' 
densite moyenne assez elevee et des proprietes isolantes assez decevantes eu ? 
egard au cout eleve de sa fabrication. 

Enfin, la demande de brevet US-A- 6 413 601 decrit un manchon isolant de four 
obtenu d partir d'une bande souple en materiau d base de particules de 
graphite expanse comprimees, ladite bande etant enroulee en spirale sur 
plusieurs couches. Les couches sont liees entre elies par un materiau de liaison, 
typiquement une resine phenolique. Pour eviter les problemes de degazage 
de la resine lors de sa carbonisation, on intercale entre deux couches de spires 
enduites de resine phenolique, une matiere decomposable sous I'effet de la 
chaleur. Typiquement, il s'agit d'une feuille de papier, dont la decomposition 
va creer des chemins de diffusion d travers lesquels vont s'evacuer les gaz issus 
de la carbonisation de la resine. 



PROBLEME POSE 



La demanderesse a cherche 6 realiser dans des conditions economiques 
satisfaisantes une structure isolante qui ne presente pas les inconvenients cites 
ci-dessus et qui est destinee a etre utilisee dans la realisation d'elemente isolante 
thermiques, notamment les isolants de fours fonctionnant a des temperatures 
elevees et en atmosphdre non-oxydante. 



OBJET DE L'INVENTION 

Un premier objet de Invention est une structure isolante comprenant au moins 
une couche flexible a base de particules de graphite expanse comprimees 
caracterisee en ce que la densite de cette couche est au moins egale a 
0,4g/cm3 (400 kg/m3) et en ce que la dite structure isolante comprend 
egalement une autre couche a base de particules de graphite comprimees 
ayant une densite plus faible, typiquement inferieure a 0,4 g/cm3 (400 kg/m3). 

Les deux couches sont de preferences voisines et liees entre elles par un liant 
obtenu par carbonisation d'un agent liant, typiquement un liquide riche en 
matidre carbonee, une resine phenolique, une resine furfurylique, un brai, 
etc.... Ces couches peuvent avoir des surfaces de contact discontinue comme 
dans US 4 888 242 mais, de preference, les deux couches voisines sont liees 
intimement entre elles sur toute leur surface de contact par le liant carbone. 

Par souci de concision, nous appellerons parfois par la suite la premiere 
couche "couche en graphite expanse dense" et la deuxieme couche "couche 
en graphite expanse sous-dense". 
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La presente invention propose ainsi des structures . isoiantes realisees par 
association de couches a base de particules de graphite expanse 
comprimees a differentes densites et liees entre eiles, solution qui permet 
d'eviter les ecueils mentionnes ci-dessus et meme de beneficier pleinement 
des excellentes propriety d'isoiation thermique du graphite expanse lorsqu'il 
est employe a tres faibie densite. 



La structure selon ('invention beneficie des propriety complementers des 
deux couches. La couche d base de particules de graphite comprimees ayant 
> une densite plus elevee (la couche en graphite expanse dense) a une bonne 
resistance mecanique et confere cette propriety d la structure resultante. La 
couche d base de particules de graphite comprimees ayant une densite plus 
faibie (la couche en graphite expanse sous-dense) est nettement plus fragile 
que la premiere mais elle presente de meilleures proprietes isoiantes, ce qSi 
confere d la structure resultante une aptitude a dtre employee dans tp 
realisation d'elements isolants tels que des manchons pour fours d haute 
temperature. De plus. <§tant poreuse, elle permet la diffusion des gaz emis lofs 
de la phase de traitement de carbonisation du Kant carbone reliant les deux 
couches, ce qui permet d'eviter la formation de defauts dans ladite couche 
de liaison. 

Le "collage" de deux couches denses entre elles souffre en effet de ces 
problemes de degazage et necessite ('adoption de solutions particulidres telles 
que celles decrites par le brevet US 6,41 3,601 . Ainsi, ('association d'un maMridu 
peu dense, combine a un materiau dense, permet aux gaz emis lors de la 
phase de traitement thermique, issus de la decomposition du materiau de 
liaison, d'etre evacues sans difficult par diffusion d trovers le materiau peu 
dense qui a conserve une permeabilite aux gaz tres §lev<§e. Selon la presente 
invention, il est done important de respecter la presence d'une couche en 
graphite expanse sous-dense d proximite du liant obtenu par carbonisation 



La structure selon I'invention presente au moins une alternance de couches 
voisines dense et sous-dense ayant des proprietes physiques differentes et des 
epaisseurs differentes: la couche d base de particules de graphite comprimees 
ayant une densite plus elevee (la couche en graphite expanse dense) peut 
etre aussi mince que possible, mais suffisamment epalsse pour donner a la 
structure globale la souplesse et la tenue mecanique recherchees. La couche 
a base de particules de graphite comprimees ayant une densite plus basse (la 
couche en graphite expanse sous-dense) peut etre aussi epaisse que possible 
pour augmenter le pouvoir fsolant global de la structure. 

Une structure typique bi-couche selon I'invention comprend les deux couches 
voisines suivantes: 

a) une couche "epaisse", d'epaisseur toutefois de preference inferieure a 
40 mm, typiquement comprise entre 5 et 20 mm, peu dense, en limitant la 
densite obtenue par compression des particules de graphite d des valeurs 
faibles: de I'ordre de 0,1 g/cm^ (100 kg/m*) et typiquement dans la fourchette 
0,05 g/cnrv* (50 kg/nrv>) a 0,30 g/cm3 (300 kg/m*), ladite couche etant d elle 
seule impropre d etre utilisee comme isolant thermique de four en raison de sa 
trap grande fragilite. 

b) une couche "mince" d'epaisseur de preference inferieure d 2 mm, 
typiquement comprise entre 0,15 et 1,5 mm, dense, avec une densite 
typiquement dans la fourchette 0,5 d 1,6 g/cnY* (500 d 1600 kg/m*) 

La structure elementaire consistant en deux couches voisines en graphite 
expanse comprime d des densltes differentes et reliees entre elles d I'aide d'un 
liant carbone peut etre utilisee directement pour la confection d' elements 
isolants de fours d haute temperature. On utilisera dans ce cas de preference 
la structure orientee de telle sorte que sa face occupee par la couche ne 
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graphite expanse dense entoure I'enceinte du four en la protegeant d'une 
possible emission de particules provenant de la couche sous-dense. 

Mais on peut egafement empiler une telle, structure £lementaire un certain 
nombre de fols sur elle-meme de fagon a obtenir une structure presentant des 
couches alternees denses et sous-denses, ce qui permet d'obtenir un 
ensemble isolant coherent de forte epaisseur. Les epaisseurs elementaires des 
couches en graphite expanse denses et sous-denses sont dans ce cas 
differentes mais leurs epaisseurs cumulees respectives suivent de preference 
les valeurs de fa structure typique bi-couche foumies precedemrnent. 

Toujours pour eviter une possible pollution par emission de particules provenant 
de la couche sous-dense peu resistante mecaniquement, I'eiement isolanf 
obtenu par empilement de la structure elementaire selon I 'invention presente* 
de plus I'ensemble de ses faces exterieures recouvertes d'une couche en 
graphite expanse cbmprime d une densite superieure a 0,4 g/cm3 (400 kg/m 3 )/ 
de preference comprise entre 0,5 et 1,6 g/cm 3 (500 6 1600 kg/m 3 ). * 

La structure isolante selon I 'invention permet de realiser des elements isolants 
de differentes formes en employant diverses methodes: 

• on realise une bande epaisse multicouche par laminage / collage / 
carbonisation de I 'agent liant. On realise de briques elementaires par 
decoupe dans la bande. On peut egalement directement decouper des 
formes adaptees a I'application concernee. 

• on realise au moins deux bandes fines bicouches par laminage et collage. 
On assemble par colaminage deux bandes dont au moins une presente 
une face occupee par une couche sous-dense et on encolle I'interface a 
I'aide d'un liant liquide carbonisable. Cette operation est repetee autant 
de fois que necessaire pour obtenir une bande multicouche d I' epaisseur 
voulue. On precede a la carbonisation du liant puis, comme dans 
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I'exemple precedent a la decoupe de briques elementaires ou a une 
decoupe a la forme. 

on realise une bande multicouche par laminage / collage / carbonisation 
de I 'agent liant puis on realise Un manchon cylindrique par enroulement en 
spirale de ladite bande sur une ou plusieurs couches, apres avoir encolle 
au moins I 'une des faces avec un agent liant de preference une face 
occupee par une couche sous-dense. Le manchon cylindrique est obtenu 
en enroulant en spirales le nombre de couches necessaire pour obtenir 
I'epaisseur desiree. La bande est suffisamment souple pour subir sans 
endommagement la flexion imposee au cours de I'enroulement. Si la 
couche sous-dense est suffisamment mince, • il est possible de faire 
I'enroulement en spirale avec la couche sous-dense en face externe (a 
I'extrados), meme si celle-ci est peu resistante vis-a-vis des contraintes de 
traction. On a ainsi pu enroufer, en vue de realiser un manchon cylindrique 
de 200 mm de diametre, la structure bi-couche suivante: couche sous- 
dense de 5mm d'epalsseur et de densite 0,15 g/cm 3 collee sur une couche 
dense de 0,5 mm d'epaisseur et de densite 1 g/cm 3 . Si la couche sous- 
dense est plus epaisse ou encore moins dense, la couche dense, plus 
resistante vis-a-vis des contraintes de traction engendrees par la flexion lors 
de I'enroulement est placee de preference vers I'exterieur du cylindre (d 
I'extrados). Quelle que soit la position de la couche sous-dense (d I'intrados 
ou d I'extrados), il est necessaire de recouvrir la face cylindrique du 
manchon cylindrique obtenu qui est occupee par la couche sous-dense 
avec par exemple une bande souple en graphite expanse comprime 
dense, elle-meme si necessaire encollee d'un agent liant. Une fois 
I'enroulement realise et la bande souple dense encollee deposee sur la 
face occupee par la couche sous-dense, le manchon est traite 
thermiquement pour carboniser I'agent liant situe entre les couches 
enroulees. II s'agit en general d'un traitement thermique sous atmosphere 
non oxydante d une temperature au moins egale aux temperatures que 
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I'isolant aura a supporter pendant son utilisation (typiquement 800°C, de 
preference 1000°C ou au-deld) 

• on choisit une bande peu dense mais de densite suffisante et/ou 
d'epaisseur suffisamment faible pour supporter une mise en forme par 
cintrage sans endommagement puis on encode au moins une face, on 
recouvre celle-ci d'une couche fine dense et on effectue un traitement 
thermique de carbonisation de I'agent liant. 

• pour les formes complexes, on effectue un moulage a la forme voulue 
avec du graphite expanse que I'on comprime legerement pour obtenir la 
qualite sous-dense ayant les proprietes isolantes recherchees puis on 
encolle la surface de la piece moulee, on la recouvre d'une couche fine 
dense et on effectue un traitement thermique de carbonisation de I'agent 
liant. Dans ce dernier cas, la couche en graphite expanse sous-dense ne 
presente pas obligatoirement une epaisseur uniforme. 

Quel que soit le procede de realisation employe, I'element isolant realise en 
utilisant une structure isolante selon i'invention presente des proprietes 
originates et attractives. L'exemple 1 illustre un element isolant obtenu a partir 
d'une structure selon I'invention et expose les avantages obtenus par rapport 
aux elements isolants de I'art anterieur. 



Un autre objet de I'invention est un procede de fabrication de ladite structure 
selon I'invention. 

On produit d'abord au moins deux constituents a base de particules de 
graphite comprimees, suivant des arts anterieurs connus. tel que le procede 
decrit dans US 3 404 061 (broyage, attaque des espaces entre plans reticuloses 
hexagonaux par agent oxydant ou halogene, impregnation d'eau, mise 6 une 
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temperature superieure a 100°C) ou celui decrit dans US5582781 (broyage, 
bain dans I'azote liquide puis choc thermique). 

On realise ainsi au moins une bande "epaisse" , d'epaisseur inferieure d 40 mm, 
typiquement comprise entre 5 et 20 mm, peu dense, en limitant la densite 
obtenue par compression a des valeurs faibles (de I'ordre de 0,1 g/cm 3 (100 
kg/m 3 ) et typiquement dans la fourchette 0,05 g/cm 3 (50 kg/m 3 ) a 0,30 g/cm 3 
(300 kg/m 3 ). On realise d'autre part une bande "mince" d'epaisseur inferieure 
a 2 mm, typiquement comprise entre 0,15 et 1,5 mm, dense, avec une densite 
typiquement dans la fourchette 0.5 a 1 .6 g/cm 3 (500 a 1600 kg/m 3 ). 

Ces deux produits peuvent etre fabriques sous la forme d'une bande continue 
en utilisant les equipements typiques employes pour la production de feuilles 
de graphite souple (trains de laminoir), par prelevement soit dans la partie 
amont des trains de laminoir (utilises pour la mise en forme de feuilles de 
graphite souple) pour obtenir ia couche "epaisse" sous-dense, soit dans la 
partie avale desdits trains de laminoir, pour obtenir la couche mince dense. Le 
procede est rapide et economique mals ne se prete qu'a la production de 
bandes continues de largeur fixee (typiquement 1 m ou 1.50 m de large), qu'il 
faudra ensuite decouper pour obtenir des formes complexes s'il en est besoin. 

Ces produits peuvent bien entendu etre egalement produits par la technique 
remplissage de moule/ compression pour obtenir la densite desiree, procede 
plus couteux en terme de temps de cycle et de main d'oeuvre, mals plus 
flexible au regard des formes obtenues. 

Les deux couches de natures differentes sont ensuite assemblies au moyen 
d'un collage pour former des structures "sandwich" qui comprendront une 
alternance de couche epalsse peu dense / couche mince dense, avec un 
minimum de deux elements au moins. 
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La technique de collage consiste typiquement d enduire la couche epaisse 
peu dense d'une solution liquide riche en carbone (une resine phenolique, une 
resine furfurylique. des brais...). Puis-on elimine par sechage lent la quasi- 
totalite des solvents de la solution, si elle en contient. On reporte sur la surface 
enduite une feuille de couche mince et ensuite on procede a un traitement 
thermique sous atmosphere non oxydante d une temperature au moins egale 
aux temperatures que I'isolant aura a supporter pendant son utilisation 
(typiquement 800°C, de preference 1000°C ou au-deld). 

Parmi les variantes de realisation d'un element chauffant possedant une 
structure selon I'lnventfon, on trouve la realisation d'une couche peu dense et 
mince, consolidee par une couche dense rapportee sur elle: la demanderesse 
a demontre la possibility de cintrer avant encollage des bandes epajsses et 
peu denses pour des epaisseurs de bande allant jusqu'd 25 mm, Apres 
cintrage ces bandes mises en forme d'arc de cercle sont encollees puis on leur 
applique les couches denses de renfort sur une ou deux faces et i'ensemble 
est ensuite traite thermiquement tout en etant maintenu dans sa forme s pintree 
par un dispositif conformateur en graphite enserrant le produit. En sortie de 
traitement thermique on obtient une structure cintree, geometriquement 
stable, presentant la forme d'un arc de cercle. La combinaison de ces arcs de 
cercle permet de realiser des ensembles isolants cyiindriques circulaires, forme 
rencontree sur de nombreux fours fonctionnant sous vide et d des 
temperatures elevees. 

Dans une autre variante, on produit des feuilles multicouches souples de faible 
epaisseur composees de I'alternance de couches de graphite expanse dense 
- et de couches de graphite expanse peu dense. II a ete demontre que une 
de ces feuilles peut etre enroulee sur eile meme selon une spirale sans avoir 
recours d la technique du cintrage. L'ensemble est trait<§ thermiquement dans 
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un montage adapte assurant le maintien de la spirals. En sortie de traltement 
on obtient une structure cylindrlque geometriquement stable constitute d'une 
feuille continue, qui peut-etre utilisee comme isolant circulaire de fours. De 
preference, la bande souple utilisee est une bi-couche dense/sous-dense ou 
une tri couche sous-dense/dense/sous-dense de facon 6 ce que les gaz emis 
lors du traitement final de carbonisation de I'agent liant puissent diffuser sans 
generer de defauts. Pour assurer une bonne tenue mecanique a la structure 
cylindrique ainsi realisee et eviter une pollution intempestive du four, on 
recouvre au moins ses faces interne C'alesage") et externe d'une couche 
mince en graphite expanse dense. 

Exemple. 

La demanderesse a realise une brique elementaire ayant la sfructure suivante : 
une couche peu dense (0,1 g/cm 3 (100 kg/m 3 )) d'epaisseur 10 mm prise en 
sandwich entre deux couches denses (1 g/cm 3 (1000 kg/m 3 )) ayant chacune 
une epaisseur de 0.5 mm, ie tout etant realise sous la forme d'une planche de 
dimension 500 mm x 500 mm x 1 1 mm. 

Une bande "epaisse" , d'epaisseur 10 mm et peu dense est obtenue en limitant 
la densite par compression d 0,1 g/cm 3 (100 kg/m 3 ). Deux bandes "minces", 
d'epaisseur 0,5 mm et dense sont obtenue en comprimant les particules de 
graphite expanse jusqu'd obtention d'une densite 1 g/cm 3 (1000 kg/m 3 ) 

Ces bandes sont obtenues en utilisant une installation classique de production 
continue de feuilles de graphite soupie, denommees "Papyex" (marque 
deposee) et produites par la societe Carbone Lorraine Composants. Cette 
installation classique comporte des trains de laminoirs permettant de realiser 
des bandes jusqu'a 1,5 m de largeur. On preleve la bande epaisse dans la 
partie amont des trains de laminoir et les bandes minces dans la partie avale. 



- 15- 



La limitation de I'epaisseur et de la densite visees pour I'element peu dense 
permet en effet d'utiliser ces installations classiques qui sont capables de 
produire des bandes de masses surfaciques typiquement comprises entre 500 
et 3000 g/m2 (dont les epaisseurs vont varier au cours des differentes etapes 
de laminage). c'est a dire qui sont capables de produire en continu des 
bandes de densite 0, 1 (100 kg/m 3 ) et d'epaisseurs allant jusqu'a 30 mm. 

Une telle production continue permet de minimiser les couts d'obtention de 
maniere tres significative par rapport aux procedes de moulage/compression, 
le rapport de cout par volume d'isolant produit etant d'un facteur 2,5 au 
minimum en faveur de la solution continue. Enfin il faut citer I'avantage du 
procede continu pour la stabilite des proprietes des produits obtenus, 
nettement plus facile a garantir qu'avec une production par moulage de 
pieces individuelles. 

Une fois ces bandes realisees et prelevees, on colamine ensuite une bande 
epaisse prise en sandwich entre deux bandes minces, chaque interface etant 
prealablement encollee avec une resine phenolique, agent liant liquide 
carbonisable. L'ensemble est ensuite porte a une temperature proche de 
1000°a ce qui entraTne carbonisation de I'agent liant. Les briques sont ensuite 
decoupees aux dimensions voulues. 

Une telle brique presente les proprietes avantageuses suivantes : 

1) emission de particules via les faces de la structure : elle est typique des 
emissions de particules par des feuilles de graphite souple. Les feuilles de 
graphite expanse comprime .n'emettent pratiquement pas de particules 
lorsque la densite est superieure a 1 g/cm 3 (feuilles de graphite souple). Elles 
emettent quelques particules assez grossieres lorsque la densite est inferieure 6 
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0,2 g/cm 3 . Comparativement aux structures comprenant des feutres cle fibres 
de carbone, telles que celle decrite par US 4 279 952, les structures 
comprenant du graphite expanse comprime de faible densite ne se 
presentent pas comme des sources de poussleres aussi genantes, car les 
5 particules §mises sont en faible nombre et leur grande dimension ne favorise 
pas leur dispersion: elles "tombent" plus qu'elles ne Volent". 

2) resistance mecanique en flexion par rapport a une charge appliquee 
perpendiculairement aux faces principales: valeur a la rupture de 3 MPa, a 

w comparer a 0,7 MPa pour des structures a base de particules de graphite 
expanse comprimees 6 0,2 g/cm 3 (200 kg/m 3 ) et non liees a des couches 
denses. 

3) conductivity thermique a basse temperature, mesuree par la resistance au 
75 passage d'un flux thermique perpendiculaire aux faces principales, avec une 

face chaude maintenue a 200°C: 0,35 W/m.K, d comparer a 0,6 W/m.K 
mesures dans les memes conditions sur une structure a base de particules de 
graphite expanse comprimees a 0,2 g/cm 3 (200 kg/m 3 ) (avantage de la faible 
densite dans le cas de la structure composite) 

20 

4) faible reactivite chimique du sandwich comparee aux feutres de carbone 
par exemple, du fait de Tutilisation sur les faces de couche de graphite 
expanse comprime dense presentant une tres faible permeabilite aux gaz et 
une tres bonne inertie chimique. Ce dernier point demontre I'avantage d'une 

25 telle structure par rapport a celle decrite par exemple dans US 4 279 952, ou la 
structure composite contient un feutre de fibres de carbone plus reactif 
chimiquement que le graphite expanse comprime. 
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AVANTAGES 

• les structures isolantes rigides selon ('invention peuvent dtre produites a partir 
d'une • matiere premiere abondante et bon marche: le graphite naturel 
complexe - phase qui precede I'expansion qui donne le graphite naturel 
expanse. Les autres isolants rigldes essentiellement a base de fibres de 
carbone portent d'une matiere premiere nettement plus noble, cinq a dix fois 
plus couteuses. En comptant les coQts de mise en forme, il n'est pas exagere 
de dire qu'a fonction Isolante egale, les isolants suivant ('invention sont environ 
30% moins chers a produire que les systemes isolants plus classiques. d part le 
noir de carbone rnais, dans ce dernier cas, d'autres problemes importants 
voire redhibitoires surgissent notamment des problemes de proprete. 
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REVENDICATIONS 

1) Structure isolante comprenant au moins une couche flexible d base de 
particules de graphite expanse comprimees caracterisee en ce que la 
densite de ladite couche flexible, appelee couche en graphite expanse 
comprime dense, est au moins egale a 0,4 g/cm3 (400 kg/m3) et en ce que 
la dite structure isolante comprend egalement, une autre couche, appelee 
couche en graphite expanse comprime sous-dense, a base de particules 
de graphite comprimees ayant une densite plus faible, typiquement 
inferieure a 0,4 g/cm 3 (400 kg/m 3 ). 

2) Structure isolante selon la revendication 1 dans laquelle ladite couche en 
graphite expanse comprime dense a une densite comprise entre 0,5 et 1,6 
g/cm3 (500 et 1600 kg/m3) et ladite couche en graphite expanse comprime 
sous-dense a une densite comprise entre 0,05 et 0,3 g/cm 3 (50 et 300 
kg/m 3 ).. 

3) Structure Isolante selon la revendication 1 ou 2 dans laquelle lesdites 
couches en graphite expanse comprime. Tune dense, I'autre sous-dense 
sont voisines et liees entre elles par carbonisation d'un liant carbonisable, 
typiquement de la resine phenolique, de la resine furfurylique ou un brai. 

4) Structure isolante selon la revendication 3 dans laquelle les couches voisines 
en graphite expanse comprime , I'une dense, I'autre sous-dense, sont liees 
intimement entre elles sur toute leur surface de contact. 

5) Structure isolante selon I'une quelconque des revendications 1 a 4 obtenue 
par empilage desdites couches voisines dense et sous-dense, presentant 
une alternance de couches en graphite expanse comprime dense et de 
couches en graphite expanse comprime sous-denses. 



- 19- 



6) Structure isolante selon I'une quelconque des revendications 1 a 5 dans 
laquelle ladite ou lesdites couche(s) en graphite expanse comprime sous- 
dense a (ont) une epaisseur (cumulee) inferieure d 40 mm, typiquement 
comprise entre 5 et 20 mm. 

7) Structure isolante selon I'une quelconque des revendications 1 a 6 dans 
laquelle ladite ou lesdites couche(s) en graphite expanse comprime dense 
a (ont) une epaisseur (cumulee) inferieure a 2 mm, typiquement comprise 
entre 0,5 et 1,5 mm. 

8) Element isolant destine a equiper les fours fonctionnant en atmosphere non- 
oxydante et a des temperatures superieures a 800°C caracterise en ce qu'il 

: comporte une structure isolante selon Tune quelconque des revendications 
la 7. 

9) Element isolant selon la revendication 8 caracterise en ce que sa surface 
apparente est recouverte d'une couche en graphite expanse comprime 
dense, de densite superieure d 0,4 g/cm3 (400 kg/m3). typiquement 
comprise entre 0,5 et 1,6 g/cm3 (500 et 1600 kg/m3). 

10) Procede de fabrication d'une structure isolante selon I'une quelconque des 
revendications 1 d 7 caracterise en ce qu'il comprend les etapes suivantes: 
a) On realise ainsi au moins une bande "epaisse" sous-dense, d 'epaisseur 

inferieure d 40 mm, typiquement comprise entre 5 et 20 mm, en limitant ia 
densite obtenue par compression d des valeurs faibles (de I'ordre de 0,1 
g/cm 3 (100 kg/m 3 ) et typiquement dans la fourchette 0,05 g/cm 3 (50 
kg/m 3 ) d 0,30 g/cm 3 (300 kg/m 3 ). 
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b) On realise d'autre part une bande "mince" dense d'epaisseur inferieure d 
2 mm, typiquement comprise entre 0,15 et 1,5 mm, avec une densite 
typiquement dans la fourchette 0.5 a 1 .6 g/cm 3 (500 a 1600 kg/m 3 ). 

c) Les deux bandes sont ensuite accolees de fagon a former des structures 
5 "sandwich" qui comprendront une alternance de couche epaisse sous- 
dense / couche mince dense, avec un minimum de deux elements et 
Passemblage des bandes est realise de la fagon suivante: 

cl) on enduit ladite bande epaisse sous-dense d'une solution liquide 
riche en carbone (une resine phenolique, une resine furfurylique, des 
w brais...). 

c2) puis on elimine par sechage lent la qudsi-totalite des solvants de la 

solution, si elle en contienl 
c3) On reporte sur la surface enduite ladite bande mince dense 
c4) et ensuite on procede d un traitement thermique sous atmosphere 
15 non oxydante a une temperature au moins egale a 800°C. 

11) Procede de fabrication selon la revendication 10 modifie en ce que deux 
bandes minces denses sont realisees a I'etape b) et en ce qu'une bande 
epaisse sous-dense est prise en sandwich entre lesdites deux bandes minces 

20 d I'etape c). 

12) Procede de fabrication selon la revendication 10 modifie en ce que deux 
bandes epaisses sous-denses sont realisees a Petape b) et en ce qu'une 
bande mince dense est prise en sandwich entre lesdites deux bandes 

25 epaisses sous-denses d I'etape c). 

13) Procede de fabrication d r une brique d'element isolant caracterise en ce 
qu'on realise une structure isolante selon le procede de la revendications 1 1 
et en ce qu'on decoupe ensuite !es structures ainsi realisees aux dimensions 

30 vouiues. 
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1 4) Procede de fabrication d'un element isolant selon la revendication 8 ou 9 
caracterise en ce qu'il comporte les etapes suivantes: 

a) on realise une structure isolante seton le procede de la revendication 10, 
ladite structure etant suffisamment souple pour pouvoir etre ensuite 
enroulee en spirale sur un support cylindrique; 

b) avant enroulement, on enduit la couche epaisse sous-dense de la structure 
d'une solution liquide riche en carbone (typiquement, une resine 
ph<§nolique, une resine furfurylique, des brais...) puis on elimine par sechage 
lent la quasi-totalite des solvants de la solution, si elle en contient. 

c) on enroule la structure ainsi obtenue en spirale sur plusieurs couches de 
facon a obtenir un manchon cylindrique ayant I'epaisseur desiree; 

d) on recouvre la face cylindrique dudit manchon cylindrique qui est occup<§e 
par la couche sous-dense avec une bande souple en graphite expanse 
comprime dense; 

e) on procede d un traitement thermique sous atmosphere non oxydante a 
une temperature au moins egale aux temperatures que I'isolant aura d 
supporter pendant son utilisation (typiquement 800°C, de preference 1000°C 
ou au-deld) 

15) Procede de fabrication d'un Element isolant destine d equiper les fours 
fonctionnant en atmosphere non-oxydante et a des. temperatures 
superieures d 800°C, caracteris§ en ce qu'il comporte les etapes suivantes:. 

a) on realise une couche sous-dense ayant une epaisseur inferieure d 25 mm 

b) on cintre ladite bande pour la mettre en forme de portion de cylindre 

c) apres cintrage, la bande est encollee 

d) on applique une couche dense de renfort sur une ou deux des faces de la 
bande cintree 

e) ('ensemble est ensuite traite thermiquement tout en etant maintenu dans sa 
forme cintree par un dispositif conformateur en graphite enserrant le produit. 
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14} Procede de fabrication d'un element isolant selon la revendication 8 ou 9 
caracterise en ce qu'il comporte les etapes suivantes: 

a) on realise une structure isolante selon le procede de la revendication 10, 
ladite structure etant suffisamment souple pour pouvoir etre ensuite 

5 enroulee en spirale sur un support cylindrique; 

b) avant enroulement, on enduit la couche epaisse sous-dense de la structure 
d'une solution liquide riche en carbone (typiquement, une resine 
phenolique, une resine furfurylique, des brais...) puis on elimine par sechage 
lent la quasi-totalite des solvants de la solution, si elle en contient. 

jo c) on enroule la structure ainsi obtenue en spirale sur plusieurs couches de 
fagon a obtenir un manchon cylindrique ayant Tepaisseur desiree; 
d) on recouvre la face cylindrique dudit manchon cylindrique qui est occupee 
par la couche sous-dense avec une bande souple en graphite expanse 
comprime dense; 

is e) on procede a un traitement thermique sous atmosphere non oxydante a 
une temperature au moins egale aux temperatures que P isolant aura d 
supporter pendant son utilisation (typiquement 800°C, de preference 1 000°C 
ou au-deld) * 
15) Procede de fabrication d'un element isolant destinejd equiper les fours 

20 fonctionnant en atmosphere non-oxydante et d j des temperatures 
superieures d 800°C, caracterise en ce qu'il comporte les etapes suivantes:. 

a] on realise une couche en graphite expanse compijime sous-dense, de 
densite inferieure a 0,4 g/cm3 et ayant une epaisseur infeneure d 25 mm; 

b) on cintre ladite bande pour la mettre en forme de portion de cylindre 
25 c) apres cintrage, la bande est encollee j 

d) on applique une couche de renfort en graphite expanse comprime dense, 
de densite superieure d 0,4 g/cm 3 , sur une ou deux dei faces de la bande 
cintree j 

e) P ensemble est ensuite traite thermiquement tout en etant maintenu dans sa 
30 forme cintree par un dispositif conformateur en graphite enserrant le produit. 
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